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) Goniochromatische Glanzpigmente mit Aluminiumbeschichtung 

) Goniochromatische Glanzpigmente auf der Basis von 
mohrfach beschichteten plattchenformigen metaliischen 
Substraten, die mindestens ein Schichtpaket a us 

A) einer im wesentiichen a us Siliciumoxid, SNIciumoxidhy- 
drat, Aluminiumoxid und/oder Aiuminiumoxidhydrat beste- 
henden Schicht und 

B) einer im wesentiichen aus Aluminium bestehenden, 
metaliischen, fur sichtbares Ucht zumindest teitweise durch- 
lassigen Schicht 

sowie gewunschtenfalls zusitzfich 

C) eine auSere Schicht, die im wesentiichen aus farblosem 
oder selektiv absorbierendem Metailoxid besteht und/oder 
phosphat-, chromat- und/oder vanadathaltig ist, 
aufweisen, 

sowie Herstellung und Verwendung dieser Pigmente zum 
Eintarben von Lacken, Druckfarben, Tinten, Kunststoffan, 
Glasern. keramischen Produkten und Zubereitungen der 
dekorativen Kosmetik. 



a. 



Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingeraichten Unterlagen entnommen 

BUNDESDRUCKERE1 09.96 602 045/198 10/30 



DE 195 

l 

Beschreibung 

Die voriiegende Erfindung betrifft neue goniochro- 
matische Glanzpigmente auf der Basis von mehrfach 
beschichteten plattchenfdrmigen metallischen Substra- 
ten, die mindestens ein Schichtpaket aus 

A) einer im wesentlichen aus Siliciumoxid, Siliciu- 
moxidhydrat, Aluminiumoxid und/oder Alumini- 
umoxidhydrat bestehenden Schicht und 

B) einer im wesentlichen aus Aluminium bestehen- 
den, metallischen, fur sichtbares Licht zumindest 
teilweise durchlassigen Schicht . 

sowie gewunschtenfalls zusatzlich 

C) eine SuBere Schicht, die im wesentlichen aus 
farblosem oder selektiv absorbierendem Metall- 
oxid besteht und/oder phosphat-, chromat- und/ 
oder vanadathaltig ist, 

aufweisen. 

Weiterhin betrifft die Erfindung Mischungen aus den 
Pigmenten (I) und mehrfach beschichteten silikatischen 
Plattchen(II),die 

A') eine im wesentlichen aus farblosem oder selek- 
tiv absorbierendem Metalloxid bestehende Schicht, 
B') eine im wesentlichen aus Aluminium bestehen- 
de, metallische, fur sichtbares Licht zumindest teil- 
weise durchlassige Schicht und ge wUnschtenf alls 
C) eine auBere Schicht, die im wesentlichen aus 
farblosem oder selektiv absorbierendem Metall- 
oxid besteht und/oder phosphat-, chromat- und/ 
oder vanadathaltig ist, 

aufweisen, als wesentlichen Komponenten. 

AuBerdem betrifft die Erfindung die Herstellung der 
goniochromatischen Glanzpigmente und ihre Verwen- 
dung zum Einfarben von Lacken, Druckfarben, Tinten, 
Kunststof fen, Glasern, keramischen Produkten und Zu- 
bereitungen der dekorativen Kosmetik. 

Glanz- oder Effektpigmente werden in vielen Berei- 
chen der Technik eingesetzt, beispielsweise in Automo- 
billacken, in der dekorativen Beschichtung, der Kunst- 
stoffeinffirbung, in Anstrich-, Druck-, insbesondere Si- 
cherheitsdruckfarben sowie in der Kosmetik. 

Ihre optische Wirkung beruht auf der gerichteten Re- 
flexion von Licht an Oberwiegend flachig ausgebildeten, 
zueinander parallel ausgerichteten, metallischen oder 
stark lichtbrechenden Pigmentteilchen. Je nach Zusam- 
mensetzung der Pigmentpiattchen erzeugen Interfe- 
renz-, Reflexions- und Absorptionsphanomene winkel- 
abhangige Farb- und Helligkeitseindrucke. 

Aufgrund ihrer nicht kopierbaren optischen Effekte 
gewinnen diese Pigmente zunehmende Bedeutung fur 
die Herstellung von falschungssicheren Wertschriften, 
wie Geldscheinen, Schecks, Scheckkarten, Kreditkarten, 
Steuermarken, Briefmarken, Bahn- und Flugtickets, Te- 
lefonkarten, Lotterielosen, Geschenkzertiftkaten, Aus- 
weisen und Identifikationskarten. 

Kennzeichnungen, die mit den Effektpigmenten ange- 
fertigt wurden, und das Fehlen dieser Kennzeichnungen 
oder ihre Veranderung, beispielsweise in einer Farbko- 
pie (Verschwinden von Farbflops und Glanzeffekten), 
sind ohne Hilfsmittel mit bloBem Auge sicher erkennbar 
und ermoglichen so eine Ieichte Unterscheidung des 
Originals von der Kopie. 
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Glanzpigmente auf Basis metallischer Substrate sind 
aufgrund ihres guten Deckvermogens auch fur Automo- 
billackierungen von besonderem Interesse. 

Bislang werden hierfur vor allem eisenoxidbeschich- 
5 tete Aluminiumpigmente, wie sie in der EP-A-33 457 
beschrieben werden, eingesetzt, die im Glanzwinkel in- 
tensive, goldene bis rote Absorptionsfarben zeigen, bei 
steileren Betrachtungswinkeln jedoch unbunt wirken. 
Urn Lackierungen mit einem sogenannten two-tone Ef- 

io fekt zu erzielen, werden diese Pigmente daher mit Bunt- 
pigmenten anderer Farbe gemischt. 

Goniochromatische Pigmente, die einen winkelab- 
hangigen Farbwechsel zwischen unterschiedlichen In- 
terferenzfarben zeigen, also bereits ohne Zusatz weite- 

15 rer Pigmente in Lackierungen oder Drucken einen two- 
tone Effekt bewirken, sind z. B. aus der US- A-3 438 796 
bekannt, in der symmetrisch aufgebaute Pigmente be- 
schrieben werden, die aus einem zentralen opaken AIu- 
miniumfilm (60 nm dick) bestehen, der beidseitig jeweils 

20 mit einem dickeren Si0 2 -Film (500 nm), einem transpa- 
renten Aluminiumfilm (20 nm) und einem dunneren 
Si0 2 -Film (200 nm) beschichtet ist 

Diese Pigmente werden hergestellt, indem eine Sub- 
stratfolie im Hochvakuum abwechselnd mit Si02 und 

25 Aluminium bedampft wird. Der auf diese Weise aufge- 
dampfte mehrschichtige Film wird anschlieBend von der 
Folie entfernt, z. B. abgekratzt, und auf fur Glanzpig- 
mente typische TeilchengrdBen (etwa 5— 50 nm) zer- 
kleinert 

30 Durch die Art der Herstellung bedingt, ist der zentra- 
le Metallfilm dieser Pigmente nur an der Piattchenober- 
und -unterseite beschichtet und daher nur unvollstandig 
vor Umwelteinflussen oder dem Angriff von Chemika- 
lien geschQtzt. Zudem ist das Herstellungsverfahren 

35 auch sehr aufwendig und kostspielig. 

Aus den Slteren deutschen Patentanmeldungen 
P 44 05 49Z0 und P 44 19 173.1 sind goniochromatische 
Glanzpigmente bekannt, bei denen Aluminiumpiatt- 
chen, die im Fall der P44 19 173.1 mit einer inneren 

40 ferromagnetischen Schicht belegt und daher magneti- 
sierbar sind, zunachst naBchemisch durch hydrolytische 
Zersetzung siliciumorganischer Verbindungen mit Sili- 
ciumoxid und anschlieBend durch Gasphasenbeschich- 
tung (chemical vapor deposition, CVD) mit metallischen 

45 Schichten belegt werden Aus der alteren deutschen Pa- 
tentanmeldung P 44 37 75Z5 ist ein CVD-Verfahren be- 
kannt, nach dem die SiC>2-Schicht auch durch Gaspha- 
senzersetzung von Siiiciumorganylen aufgebracht wer- 
den kann. Glanzpigmente, die Aluminiumbeschichtun- 

50 gen enthalten, werden jedoch nicht beschrieben. 

Der Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, go- 
niochromatische Glanzpigmente ohne die genannten 
Nachteile und mit vorteilhaften Anwendungseigen- 
schaften bereitzustellen. 

55 DemgemaB wurden die eingangs definierten Glanz- 
pigmente und ihre Mischungen mit mehrfach beschich- 
teten silikatischen Plattchen gefunden. 

Weiterhin wurde ein Verfahren zur Herstellung die- 
ser Glanzpigmente gefunden, welches dadurch gekenn- 

6o zeichnet ist, daB man 

die Schichten (A) durch Gasphasenzersetzung fluchti- 
ger Siliciumorganyle mit Wasserdampf und/oder Sauer- 
stoff oder durch hydrolytische Zersetzung organischer 
Silicium- oder Aluminiumverbindungen, bei denen die 

65 organischen Reste uber Sauerstoffatome an das Metall 
gebunden sind, in Gegenwart eines organischen Lo- 
sungsmittels, in welchem die Metailverbindungen loslich 
sind. und anschlieBende Trocknung, 
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die metallischen Schichten (B) durch Gasphasenzerset- 
zung fliichtiger Aluminiumalkyle oder Trialkylaminad- 
dukte von Aluminiumhydrid in einer inerten Atmospha- 
re und gewunschtenfalls 

die Schicht (C) durch Gasphasenzersetzung fluchtiger 
Metall- oder Phosphorverbindungen in Gegenwart von 
Sauerstoff und/oder Wasserdampf 
auf die metallischen Substratplattchen aufbringt. 

SchlieBlich wurde die Verwendung dieser Glanzpig- 
mente und Glanzpigmentmischungen zur Einfarbung 
von Lacken, Druckfarben, Tinten, Kunststoffen, Gla- 
sern, keramischen Produkten und Zubereitungen der 
dekorativen Kosmetik gefunden. 

FUr die erfindungsgemaBen Glanzpigmente sind als 
Substrat alle filr Metalleffektpigmente bekannten Me- 
talle und Legierungen in Plattchenforra geeignet Z.B. 
kommen neb en Stahl, Kupfer und seinen Legierungen 
wie Messing und Bronzen vor allem Aluminium u nd 
seine Legierungen wie Aluminiumbronze in Betracht 

Bevorzugt sind Aluminiumflakes, die in einfacher 
Weise durch Herausstanzen aus Aluminiumfolie oder 
nach gangigen Verdiisungs- und Mahltechniken herzu- 
stellen sind. 

So sind beispielsweise AJuminiumplattchen geeignet, 
die nach dem sogenannten Hall-Verfahren in Testben- 
zin durch Naflmahlung hergestellt werden. Ausgangs- 
material ist ein atornisierter, spratziger AluminiumgrieB, 
welcher in Kugelmfihlen in Testbenzin und in Gegen- 
wart eines Schmiermittels zu plattchenformigen Teil- 
chen verformt bzw. zerkleinert und anschlieflend klas- 
siert wird. 

Es konnen handelsGbliche Produkte eingesetzt wer- 
den. Jedoch sollte die Oberflache der Aiuminiumteil- 
chen weitgehend frei von Fetten oder anderen Beleg- 
mitteln sein. Diese Substanzen kdnnen zum Teil durch 
Losungsmittelbehandlung oder besser, wie in der DE- 
A-42 23 384 beschrieben, durch oxidative Behandlung 
entfernt werden. 

Weiterhin kdnnen die metallischen Substratteilchen 
passiviert sein, d.h. insbesondere gegenQber Wasser 
stabilisierende Beschichtungen aufweisen, wie sie z. B. 
aus der DE-A-42 36 332 und der aiteren deutschen Pa- 
tentanmeldung P 44 14 079J bekannt sind. 

Als passivierende Beschichtungen sollen dabei auch 
Metalloxidschichten verstanden werden. Beispiele fur 
weitere geeignete Substrate sind daher eisenoxidbe- 
schichtete Metallpigmente (z. B. EP-A-33 457) mit 
(schwacher) goldener bis roter Eigenfarbe und zart pa- 
stellfarbene titandioxidbeschichtete Metallpigmente 
(z. B. EP-A-338 428). Die Metalloxidschicht sollte jedoch 
nicht zu dick sein, damit die Substratteilchen ihre "me- 
tallische Koloristik" behalten. 

SchlieBiich sind auch magnetisierbare AJuminium- 
plattchen als Substratmaterial geeignet, die eine ferro- 
magnetische, Eisen, Cobalt, Nickel, Magnetit oder 
y-Fe 2 03 enthaltende Beschichtung aufweisen (DE- 
A-43 13 541 und die alteren deutschen Patentanmeldun- 
gen P 43 40 1 4 1 .4 und P 44 1 9 1 73. 1 ) und die Hers tellung 
magnetisierbarer goniochromatischer Glanzpigmente 
ermdglichen. 

Die Gr5Be der Substratteilchen ist an sich nicht kri- 
tisch und kann auf den jeweiligen Anwendungszweck 
abgestimmt werden. In der Re gel haben die Teilchen 
mittlere grdBte Durchmesser von etwa 1 bis 200 urn, 
insbesondere etwa 5 bis 100 u,m, und Dicken von etwa 
0,1 bis 5 um, insbesondere um etwa 0,5 u.m. Ihre spezifi- 
sche freie Oberflache (BET) betragt im allgemeinen 0,1 
bis 5 m 2 /g. 
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Die erfindungsgemaBen Glanzpigmente zeichnen 
sich durch eine Mehrfachbeschichtung des metallischen 
Substrats aus. 

Die Schicht (A) enthalt als wesentliche Bestandteile 
5 Aluminiumoxid, Aluminiumoxidhydrat und bevorzugt 
Siliciumo xid und Siliciumoxidhydrat sowie auch deren 
Mischungen. * * 

Die Dicke der Schicht (A) betragt im allgemeinen 20 
bis 800 nm, bevorzu gt 50 bis 600 nm. Da die Schicht (A) 

io im wesentlichen den Farbton der erTindungsgemaBen 
Pigmente bestimmt, hat sie fur ein besonders ausge- 
pragtes Farbenspiel zeigende und daher auch bevorzug- 
te Glanzpigmente, die nur ein Schichtpaket (A) + (B) 
aufweisen, eine Mindestschichtdicke von etwa 100 nm. 

15 Mit wachsender Schichtdicke von (A) durchlauft man 
bei den mit der Schicht (A) und der metallischen Schicht 
(B) belegten Pigmenten bei einem Betrachtungswinkel 
von 25° mehrmals nacheinander die Interfere nzfarben 
blau, grUn, gold, rot Die Winkelabhangigkeit des Farb- 

20 tons nimmt von der ersten Interferenzfarbenserie nach 
hdheren Serien (also dicker werdenden Schichten (A)) 
zu. So kippt beispielsweise ein r6tlicher Goldton der 
ersten Serie winkelabhangig ab in ein grflnliches Gold, 
wahrend ein solcher Farbton aus der zweiten oder drit- 

25 ten Interferenzserie in die Kompiementarfarbe, ein 
grOnsuchiges Blau, umschiagt 

Die im wesentlichen aus metallischem Aluminium be- 
stehende Schicht (B) sollte ftir sichtbares Licht zumin- 
dest teilweise durchlSssig (semitransparent) sein und hat 

30 daher in der Regel eine Schichtdicke von 1 bis 25 nm, 
vorzugsweise 5 bis 20 nm 

Sind mehrere (z. B. 2, 3 oder 4) Schichtpakete (A) + 
(B) enthalten, dann ist die Schicht (A) insbesondere 20 
bis 400 nm dick und die Schicht (B) bevorzugt 2 bis 5 nm 

35 dick. Bevorzugt sind jedoch die Glanzpigmente mit nur 
einem Schichtpaket (A) 4- (B). 

Die erfindungsgemaBen Glanzpigmente kdnnen noch 
eine auBere Schicht (C) aufweisen, die insbesondere 
zum Schutz der damnterliegenden Aluminiumschicht 

40 (B)dient 

Die Schicht (C) kann aus niedrigbrechenden oder 
' hochbrechenden Metalloxiden, die sowohl farblos als 
auch selektiv absorbierend sein konnen, aufgebaut sein. 
Geeignet sind z. B. Siliciumoxid, Siliciumoxidhydrat, 

45 Aluminiumoxid, Aluminiumoxidhydrat, Zinnoxid, Titan- 
dioxid, Zirkonoxid, Eisen(III)oxid und Chrom(HI)oxid, 
wobei Siliciumoxid und vor allem Aluminiumoxid, das 
vorteilhaft durch Anoxidation der Aluminiumoberfla- 
che der Schicht (B) gebildet werden kann, bevorzugt 

50 sind. 

Die Schicht (C) kann jedoch auch eine durch Gaspha- 
senpassivierung zu erhaltende, phosphat-, chromat- 
und/oder vanadathaltige oder auch phosphat- und 
Si0 2 -haltige Schicht sein (DE-A-42 36 332 und die altere 

55 deutsche Patentanmeldung P 44 14 079.7), die insbeson- 
dere auch den Einsatz der erfindungsgemaBen Glanz- 
pigmente in Wasserbasislacken oder anderen waBrigen 
Systemen ermdglicht 

Die Dicke der Schicht (C) betragt im allgemeinen 

60 etwa 1 bis 400 nm, vorzugsweise 5 bis 250 nm. Dabei 
sind z. B. fur Si0 2 -Schichten (C) Schichtdicken von 50 
bis 250 nm und fdr durch Anoxidation der Aluminium- 
schicht (B) entstandene Al 2 03-Schichten (Q und 
phosphat- und gegebenenfalls Si0 2 -haltige Passivie- 

65 rungsschichten (C) Schichtdicken von 5 bis 20 nm be- 
vorzugt 

Selbstverstandlich kann auch die Schicht (C) zur In- 
terferenz des Pigmentes beitragen und dabei die Inter- 
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ferenzenreihe an der durch das mit (A) und (B) beschich- 
tete Substrat bestimmten Stelle fortsetzen. Dies ist bei- 
spielsweise der Fall, wenn Zirkon- oder Titanoxid als 
Schicht (C) aufgebracht werden. Besteht dagegen die 
Schicht (C) im wesentlichen aus Siliciumoxid, so wird 
sich diese Schicht im Anwendungsmedium (z. B. Lacken, 
Druckfarben oder Tinten), das einen ahnlichen Bre- 
chungsindex aufweist, koloristisch kaum bemerkbar ma- 
chen. 

Farbige Metalloxide wie Eisen- und Chromoxid wer- 
den schlieOlich die Interferenzfarbe des Mehrschichtsy- 
stems durch Beimischen ihrer Absorptionsfarbe modifi- 
zieren und mit zunehmender Schichtdicke schlieQlich 
iiberdecken. 

Insgesamt zeichnen sich bei den erfindungsgemaBen 
Glanzpigmenten alle Schichten durch ihren gleichmaBi- 
gen, homogenen und filmartigen Aufbau und ihre Fahig- 
keit zur Interferenz auch der dickeren Schichten aus, so 
daB kraftige Interferenzfarben zeigende Mehrschichtsy- 
steme entstehen, bei denen die Substratteilchen an alien 
Seiten und nicht nur an der Plattchenober- und -unter- 
seite beschichtet sind. 

Aus koloristischen GrQnden sind auch Mischungen 
der erfindungsgemaBen metallischen Pigmente (I) mit 
ebenfalls mehrfach beschichteten silikatischen Platt- 
chen (II) von besonderem Interesse. 

Als silikatische Substrate kommen dabei insbesonde- 
re helle bzw. weiBe Glimmer in Betracht, wobei Schup- 
pen von vorzugsweise naB vermahlenem Muskovit be- 
sonders bevorzugt sind. Selbstverstandlich sind auch an- 
dere naturliche Glimmer wie Phlogopit und Biottt, 
kdnstliche Glimmer, Talk- und Glasschuppen geeignet 

Die zum Einsatz kommenden silikatischen Substrat- 
teilchen weisen eine Metalloxidschicht (A') auf, die vor- 
zugsweise aus hochbrechenden Metalloxiden wie 
Titan-, Zirkon-, Zink-, Zinn-, Chrom-, Eisenoxid und/ 
oder Bismutoxychlorid aufgebaut ist Aluminium- und 
Siliciumoxid kdnnen ebenfalls enthalten sein. 

Besonders bevorzugt sind Glimmerpigmente, die eine 
im wesentlichen aus Titandioxid bestehende und die 
weiteren genannten Oxide hdchstens in untergeordne- 
ter Menge enthaltende Schicht (A') aufweisen. 

Metalloxidbeschichtete silikatische Pigmente sind all- 
gemein bekannt und auch unter den Bezeichnungen 
Iriodin® (Merck, Darmstadt), Flonac® (Kemira Oy, Pori) 
oder MearIin <s> (Mearl Corporation, New York) im Han- 
del. 

Durch geeignete Wahl der silikatischen Pigmente (II) 
kann das Farbenspiel der Metallpigmente (I) variiert 
oder erganzt werden. 

Zeigt beispielsweise ein mit (A) und (B) beschichtetes 
metallisches Substrat bei einem Betrachtungswinkel 
von 25° einen goldenen Farbton, so kann dieser durch 
Beimischen eine rotgoldene Interferenzfarbe aufwei- 
senden titandioxidbeschichteten Glimmerpigments zu 
dem nur mit (A) beschichteten Metallpigment und an- 
schlieBende gemeinsame Beschichtung mit (B) in Rich- 
tung auf einen rdtlicheren Farbton verschoben werden. 

Die Zusammensetzung der erfindungsgemaBen 
Glanzpigmentmischungen wird von der gewUnschten 
Koloristik bestimmt 

Prinzipiell kann das Gewichtsverhaltnis metallisches 
Pigment (I) : silikatisches Pigment (II) von 1 :99 bis 
99 : 1 variiert werden. Um ein ausreichendes Deckver- 
mogen zu erreichen, enthalten die erfindungsgemaBen 
Pigmentmischungen vorzugsweise mindestens 
5 Gew.-% metallisches Glanzpigment (I). 

Der bevorzugte Weg zur Herstellung der erfindungs- 



gemafien Pigmentmischungen ist die gemeinsame Be- 
schichtung der bereits gemaB Schritt (a) mit der Schicht 
(A) und mit einer Schicht (A') belegten Substratteilchen 
mit der metallischen Schicht (B) und gewunschtenfalls 
5 der Deckschicht (C). 

Selbstverstandlich kdnnen jedoch auch alle Schichten 
getrennt aufgebracht werden und die beschichteten Pig- 
mente dann anschlieBend gemischt werden. Bei dieser 
Vorgehensweise kdnnen die Schichten (B) und (B') so- 
io wie (C) und (C) zusatzlich variiert werden. 

Bei dem erfindungsgemafien Verfahren zur Herstel- 
lung der Glanzpigmente werden die einzelnen Schich- 
ten durch Gasphasenzersetzung geeigneter fluchtiger 
Metallverbindungen (chemical vapor deposition, CVD) 
15 oder naBchemisch durch hydro lytische Zersetzung ins- 
besondere organischer Metallverbindungen aufge- 
bracht. 

Selbstverstandlich kdnnen beide Vorgehensweisen 
beliebig zur Herstellung der einzelnen Schichten kom- 

20 biniert werden. 

Zur Erzeugung der Silicium- und/oder Aluminium- 
oxidschichten (A) sind die naBchemische und die CVD- 
Verfahrensvariante gleichermaBen geeignet, jedoch 
wird meist die CVD-Variante vorzuziehen sein, da die 

25 Aluminiumschichten (B) erfindungsgemaB aus der Gas- 
phase abgeschieden werden. Eine Zwischenisolierung 
und Trocknung des mit (A) belegten Pigments kann 
dann entfallen. 

Bei der in der aMteren deutschen Patentanmeldung 

30 P 44 05 492.0 beschriebenen naBchemischen Variante 
werden organische Silicium- und/oder Aluminiumver- 
bindungen, bei denen die organischen Reste tiber Sauer- 
stoffatome an die Metalle gebunden sind, in Gegenwart 
der Substratteilchen und eines organischen Ldsungsmit- 

35 tels, in welchem die Metallverbindungen loslich sind, 
hydrolysiert 

Hierfur sind eine Vielzahl von organischen Ldsungs- 
mitteln geeignet, bevorzugt ist IsopropanoL 

Bevorzugte Beispiele fur die metallischen Ausgangs- 
40 verbindungen sind die Acetylacetonate und insbesonde- 
re Alkoholate, vor allem Ci— C4-Alkanolate, z. B. Aiu- 
miniumtriisopropanolat und Tetraethoxysilan. 

Die Hydrolyse wird vorzugsweise in Gegenwart einer 
Base oder einer Saure als Katalysator durchgefiihrt 
45 Hierfur eignen sich z. B. neben Alkalilaugen wie Na- 
tronlauge insbesondere waBrige Ammoniakldsungen. 
Geeignete saure Katalysatoren sind beispielsweise 
Phosphorsaure und organische Sauren wie Essigsaure 
und Oxalsaure. 

50 Wasser muB mindestens in der stdchiometrisch f ttr die 
Hydrolyse erforderlichen Menge vorliegen, bevorzugt 
ist jedoch die 2 bis lOOfache, insbesondere die 5 bis 
20fache Menge. 

Bezogen auf die eingesetzte Wassermenge, gibt man 

55 in der Regel 3 bis 40 Vol.-%, vorzugsweise 5 bis 30 
VoL-%, einer 25 gew.-°/oigen wafirigen Ammoniakld- 
sung zu. 

FQr die Temperaturfiihrung hat es sich als vorteilhaft 
erwiesen, das Reaktionsgemisch innerhalb von 10 bis 

6o 48 h schrittweise auf RQckfluBtemperatur zu erhitzen. 
Bei Verwendung von iso-Propanol als Ldsungsmittel 
riihrt man das Gemisch zum Beispiel bevorzugt zu- 
nachst 4 bis 20 h bei 40° C, dann 4 bis 20 h bei 60° C und 
zum Schlufl 2 bis 8 h bei 80°C 

65 Verfahrenstechnisch geht man bei Schritt a) des erfin- 
dungsgemaBen Herstellungsverfahrens zweckmaBiger- 
weise wie folgt vor: 

Man legt Substratteilchen, organisches Ldsungsmittel, 
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Wasser und Katalysator (Saure oder bevorzugt Base, 
insbesondere z. B. eine waBrige Ammoniakldsung) vor 
und gibt die zu hydro lysierende Metallverbindung, pur 
Oder geldst, z. B. als 30 bis 70, bevorzugt 40 bis 60 
vol-%ige Losung im organischen Losungsmittel, zu. Er- 
folgt die Zugabe der Metallverbindung in einem Schritt, 
dann wird die Suspension anschlieBend wie oben be- 
schrieben unter RQhren erhitzt Man kann die Metall- 
verbindung aber auch bei erh6hter Temperatur konti- 
nuierlich zudosieren, wobei Wasser und Ammoniak vor- 
geiegt oder ebenfalls kontinuierlich zudosiert werden 
k6nnen. Nach beendeter Beschichtung wird die Reak- 
tionsmischung wieder auf Raumtemperatur abgekOhlt 

Urn eine Agglomeratbildung wahrend des Beschich- 
tungsvorgangs zu verhindern, kann die Suspension einer 
starken mechanischen Beanspruchung wie Pumpen, 
kr&ftigem RQhren oder Einwirken von Ultraschall un- 
terzogen werden. 

Gewunschtenfalls kann man den Beschichtungsschritt 
ein- oder rnehrfach wiederholen. 

Bei der in der alteren deutschen Patentanrneldung 
P 44 37 752.2 beschriebenen CVD-Variante werden Si- 
lane, die mindestens einen Alkanoylrest en thalten, in der 
Gasphase mit Wasserdampf und gegebenenfalls Sauer- 
stoff in Gegenwart bewegter Substratteilchen zersetzt 

Hierfilr geeignete Silane entsprechen insbesondere 
der Formel 

RaSiXbYc 

in der die Variablen foigende Bedeutung haben: 

R Alkyl, bevorzugt Ci— Cio- Alkyl, besonders bevorzugt 
Ci—Ce- Alkyl, das durch Chlor substituiert sein kann, 
ein- oder rnehrfach ungesattigt sein kann und dessen 
Kohlenstoffkette durch eine oder mehrere Iminogrup- 
pen oder Sauerstoffatome in Etherfunktion unterbro- 
chen sein kann; Phenyl, das durch Ci— C2-Alkyl substi- 
tuiert sein kann, oder Wasserstoff ; 
X Alkoxy, bevorzugt Q — Q-Alkoxy, besonders bevor- 
zugt d-AIkoxy, vor allem tert-Butoxy ; 
Y Alkanoyloxy, bevorzugt C 2 — C3-Alkanoyloxy, beson- 
ders bevorzugt Acetoxy; 

a 0 bis 3, bevorzugt 0 bis 2, besonders bevorzugt 0; 
b 0 bis 3, bevorzugt 1 bis 3, besonders bevorzugt 2; 
c 1 bis 4, bevorzugt I bis 3, besonders bevorzugt 2, 
wobei die Summe a+b+c=4 ist und die Reste R ftir 
a> 1, die Reste X fur b> 1 und die Reste Y fur c> 1 
jeweils gleich oder verschieden sein k£nnen. 

Besonders geeignet sind die Silane, die bei Tempera- 
turen 600° C, aus technischen Griinden insbesondere 
auch ^ 300° C, einen ausreichend hohen Dampfdruck 
aufweisen, urn eine einfache Verdampfung zu gewahr- 
leisten, und auch leicht mit Wasserdampf und/oder Luft 
zersetzt und als Oxid abgeschieden werden kdnnen. 
Selbstverstfindlich kOnnen auch Gemische verschiede- 
ner Silane eingesetzt werden. 

Im einzelnen seien beispielhaft foigende bevorzugte 
Silane genannt: 

Tetraacetoxysilan, Methoxy-, Ethoxy-, Propoxy-, Iso- 
propoxy-, Butoxy-, Isobutoxy-, sec-Butoxy- und 
tert-Butoxytriacetoxysilan, Dimethoxy-, Diethoxy-, Di- 
propoxy-, Diisopropoxy-, Dibutoxy-, Diisobutoxy-, Di- 
sea-butoxy- und Di-tert-butoxydiacetoxysilan und Tri- 
methoxy-, Triethoxy-, Tripropoxy-, Triisopropoxy-, Tri- 
butoxy-, Triisobutoxy-, Tri-sec. -butoxy- und Tri- 
tert.-butoxyacetoxysilan sowie auch Silane, die verschie- 
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dene Alkoxyreste enthalten, z. B. Methoxyethoxydiace- 
toxysilan. 

Ganz besonders bevorzugt ist Di-tert.-butoxydiace- 
toxysilan. 

5 Zur Durchfuhrung der CVD-Variante empfiehlt sich 
wie allgemein fiir CVD-Verfahren die Verwendung ei- 
nes Wirbelschichtreaktors, wie er beispielsweise in der 
EP-A 45 851 beschrieben ist Die Substratteilchen wer- 
den im Reaktor unter Fluidisierung (Verwirbelung) mit 

io einem inerten Wirbelgas wie Stickstoff auf die ge- 
wunschte Reaktionstemperatur (in der Regel 100 bis 
600° C, bevorzugt 150 bis 300° C) erhitzt, Silan und Was- 
serdampf (sowie gegebenenfalls Sauerstoff) werden 
dann mit Hilfe inerter Tragergasstrome (vorteilhaft 

15 Teilstromen des^Wirbelgases) aus vorgeschalteten Ver- 
dampfergefaBen Ober getrennte Dusen eingeleitet. 

Urn homogene, die Substratteilchen vollstandig ura- 
hiillende, filmartige Siliciumoxidschichten zu erhalten, 
wird die Silankonzentration zweckmaBigerweise bei < 

20 5 VoL-%, vorzugsweise ^ 2 VoL-%, bezogen auf die 
Gesamtgasmenge im Reaktor, gehalten. 

Die zur Zersetzung erforderliche Menge Wasser- 
dampf hangt von der Konzentration des Silans ab und 
sollte mindestens der stSchiometrisch zurHydrolyse er- 

25 forderlichen Menge entsprechen, bevorzugt ist jedoch 
die 10 bis lOOfache Menge. 

Enthait das Silan Alkyl- oder Phenylsubstituenten R, 
so empfiehlt sich die Anwesenheit von Sauerstoff bei 
der Zersetzung, wenn Kohlenstoffreste, die sich in der 

30 Regel bei der alleinigen Verwendung von Wasserdampf 
bilden, in der abgeschiedenen Siliciumoxidschicht ver- 
mieden werden sollen. 

Die Aluminiumschichten (B) werden beim erfindungs- 
gemaBen Herstellungsverfahren durch Gasphasenzer- 

35 setzung von Aluminiumorganylen, insbesondere Alumi- 
niumalkylen, oder Alkylaminaddukten von Aluminium- 
hydriden auf die mit (A) belegten Substratteilchen auf- 
gebracht 

Besonders geeignet sind hierfilr flilchtige Aluminium- 
40 alkyle der Formel 

RaAlXb 

in der R C1—C4- Alkyl (Methyl Ethyl, Propyl, Isopropyl, 
45 Butyl, Isobutyl oder tert-Butyl), X Wasserstoff oder Ha- 
logen (Fluor, Chlor, Brom oder lod), a 1 bis 3 und b 0 bis 
2 bedeutet, wobei die Reste R f iir a > 1 gleich oder ver- 
schieden sein kdnnen, was auch fur die Reste X gilt, 
wenn b = 2 ist 

50 Neben Monoalkylaluminiumhydriden und -halogen- 
iden RAIX2 eignen sich vorzugsweise Dialkylalumini- 
umhydride und -halogenide R2AIX wie Dimethylalumi- 
niumhydrid, Diethylaluminiumhydrid und Diisobutylalu- 
miniumhydrid und insbesondere Aluminiumtrialkyle 

55 wie Tripropylaluminium, Tributylaluminium, Triisobuty- 
laluminium, Tri-tert.-butylaluminium und vor allem Tri- 
ethylaluminium und Trimethylaluminium, die auch in 
Form von Mischungen zum Einsatz kommen k6nnen. 
Anstelle der Aluminiumalkyle kann man 

go Tri(Ci— C4-alkyl)aminaddukte von Aluminiumhydrid, 
insbesondere die Mono- und die Diaddukte verwenden, 
beispielsweise A1H 3 « N(CH 3 ) 3 , AlH 3 • N(C 2 H 5 ) 3 , 
A1H 3 -2N(CH 3 )3, A1H 3 -2N(C 2 H 5 ) 3 und 

A1H 2 (BH4)-2N(CH 3 ) 3 . 

65 Verfahrenstechnisch geht man beim Aufbringen der 
Aluminiumschichten (B) zweckmaBigerweise so vor, 
daS man das Aluminiumalkyl in einem dem Beschich- 
tungsreaktor vorgeschalteten, schrittweise auf ca. 100 
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bis 150°C erwarmten VerdampfergefaB ais Losung in 
einem schwerflfichtigen Kohlenwasserstoff wie Petro- 
leum vorlegt, mit Hilfe eines durch diese Losung geleite- 
ten Inertgasstroms (z. B. Argon oder insbesondere 
Stickstoff) fiber eine vorzugsweise temperierte Dflse in 
den Reaktor fiberffihrt und dort bei in der Regel 100 bis 
500° C, vorzugsweise 150 bis 400° C, therm isch zersetzt, 
wobei sich auf den im Reaktor bewegten, mit der 
Schicht (A) belegten Substraten ein Aluminiumfilm ab- 
scheidet Die Gasmenge der fliichtigen Aluminiumver- 
bindung sollte hierbei im allgemeinen nicht mehr ais 2 
VoL-%, bevorzugt nicht mehr ais 1 Vol.-%, der Gesamt- 
gasmenge im Reaktor betragen. 

Ais Reaktor wird insbesondere der oben erwahnte 
Wirbelschichtreaktor bevorzugt, man kann jedoch auch 
einen Einhalsrundkolben aus Quarzglas verwenden, der 
fiber einen Motor gedreht wird, mit Gas zu- und -ablei- 
tungen in der Drehachse versehen ist und von einem 
zweischaligen KJappofen beheizt wird. 

Im Prinzip laflt sich jeder beheizbare Mischer, der die 
Substratteilchen mittels entsprechender Einbauten 
schonend bewegt und eine Gaszu- und -ableitung ge- 
stattet, ais Reaktor einsetzen. 

Ffir eine kontinuierliche Verfahrensffihrung im tech- 
nischen MaBstab eignet sich z. B. auch ein Drehrohr- 
ofen, dem die Substratteilchen und die Aluminiumalkyl/ 
Inertgas-Mischung fortlaufend zugeffihrt werden. 

Aus Metalloxiden aufgebaute auflere Schichten (C) 
werden beim erfindungsgemaBen Verfahren durch hin- 
langlich bekannte oxidative Gasphasenzersetzung der 
Metallcarbonyle (z. B. Eisenpentacarbonyl, Chromhexa- 
carbonyl) bzw. hydrolytische Gasphasenzersetzung der 
Metallalkoholate (z, B. Titan- und Zirkon-tetra-n- und 
-isopropanolat) (EP-A-33 457, EP-A-338 428) oder 
durch die oben beschriebene Gasphasenhydrolyse von 
Siiiciumorganylen aufgebracht 

Al203-Schichten konnen vorteilhaft durch kontrol- 
lierte Oxidation beim sonst unter Inertgas erfolgenden 
Abkfihlen der mit Aluminium (B) beschichteten Pigmen- 
te erhalten werden. 

Dabei geht man zweckmaBigerweise so vor, daB man 
beim Abkfihlen, beginnend bei etwa 80 bis 120° C, por- 
tionsweise Luft zudosiert und die Reaktortemperatur 
beobachte t Wenn dickere Al 2 0 3 -Schichten ( ^ 5 nm) ge- 
bildet werden sollen, empfiehlt es sich, nach der ersten 
Anoxidation bei Temperaturen von etwa 100°C bis et- 
wa 400° C weitere Luft, die vorzugsweise mit Wasser- 
dampf gesattigt ist, zuzufuhren. 

Hierbei ist zu berficksichtigen, daB die Al 2 03-Schicht 
auf Kosten des abgeschiedenen Aiuminiumfilms wachst 
und daher von vornherein dickere Aluminiumschichten 
aufgebracht werden mfissen ais im Endprodukt enthal- 
ten sein sollen. 

Phosphat-, chromat- und/oder vanadathaltige sowie 
phosphat- und Si02-haltige auBere Schichten (C) k6n- 
nen nach den in der DE-A-42 36 332 und in der alteren 
deutschen Patentanmeldung P 44 14 079.7 beschriebe- 
nen Passivierungsverfahren durch hydrolytische oder 
oxidative Gasphasenzersetzung von Oxidhalogeniden 
der Metalle (z. B. Cr0 2 CI 2 , VOCl 3 ), insbesondere von 
Phosphoroxyhalogeniden (z. B. POCb), Phosphor- und 
Phosphorigsaureestern (z. B. Di- und Trimethyl- und 
-ethylphosphit) und von Aminogruppen enthaltenden 
Siiiciumorganylen (z. B. 3-Aminopropyltriethoxy- und 
-trimethoxysilan) aufgebracht werden. 

Glanzpigmente, die in waBrigen Systemen besonders 
stabil sind, werden bei kombinierter Zersetzung der 
Phosphor- und Siliciumverbindungen erhalten. 



Mit Hilfe des erfindungsgemaBen Herstellungsver- 
fahrens konnen die mehrfach beschichteten Glanzpig- 
mente in einfacher Weise in groBen Mengen reprodu- 
zierbar hergestellt werden. Es werden vollstandig um- 
5 hfillte Pigmentteilchen mit hoher Qualitat der einzelnen 
Beschichtungen (homogen, filmartig) erhalten. 

Die erfindungsgemaBen Glanzpigmente und Glanz- 
pigmentmischungen eignen sich vorteilhaft ffir viele 
Zwecke, wie zur Einfarbung von Kunststoffen, Glasern, 

10 keramischen Produkten, Zubereitungen aernaekorati- 
ven Kosmetik und insbesondere von Lacken, insbeson- 
dere auch Automobillacken, Tinten und Druckfarben, 
vor allem Sicherheitsdruckfarben. Bei der Applikation 
im Druck sind alle industriefibiichen Druckverfahren, 

15 z.B. Siebdruck, Tiefdruck, Bronzierdruck, Flexodruck 
und Of fsetdruck; geeignet 

Fur diese Anwendungszwecke lassen sich die erfin- 
dungsgemaBen Pigmente auch vorteilhaft in Abmi- 
schung mit transparenten und deckenden WeiB-, Bunt- 

20 und Schwarzpigmenten sowie auch herkommlichen 
transparenten, bunten und schwarzen Glanzpigmenten 
auf der Basis von metalloxidbeschichteten Glimmer- 
und Metallpigmenten, plattchenfdrmigen Eisenoxiden, 
Graphit, Molybdansulfid und plattchenfdrmigen organi- 

25 schen Pigmenten verwenden. 

Beispiele 

Hersteilung und Anwendung von erfindungsgemaBen 
30 Glanzpigmenten 

Bei der Einarbeitung der Pigmente in Lack wurden 
jeweils 0,4 g Pigment in 3,6 g eines Polyester-Mischlak- 
kes mit 21 Gew.-% Feststoffanteil eingerfihrt und 2 min 

35 im Red Devil dispergiert Mit einer Rakel (160 urn NaB- 
filmdicke) wurden auf schwarzweiBem Karton Abzfige 
der pigmentierten Lacke angefertigt. 

Bei der Anwendung der Pigmente im Siebdruck wur- 
den 10 g Pigment in 90 g einer handelsfiblichen Binde- 

40 mittellosung (22^ g PVC-MischpoIymerisat Laroflex® 
MP45, 4^ g Methoxypropylacetat, 13,5 g n-Hexyldigly- 
kol, 49,5 g Butylglykol) eingerfihrt Die so hergestellte 
Siebdruckfarbe wurde mit einer handelsfiblichen Sieb- 
druckmaschine (Siebmaschenweite 112 bis 150 jim) auf 

45 gestrichenes, titandioxidbeschichtetes Papier in einer 
Schichtdicke von 45 urn aufgebracht und an der Luft 
getrocknet 
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Beispiel 1 

a) In einem mit RuckfluBkfihler und Ruhrapparatur 
versehenen Rundkolben wurden 100 g feinteiliges 
Aluminiumpulver (mittlerer Teilchendurchmesser 
20 urn) in 1,51 Isopropanol aufgeschlammt Nach 
Zugabe von 400 ml Wasser und 40 ml einer 25 
gew.-°/oigen waBrigen Ammoniakldsung wurde die 
Suspension unter kraftigem Rfihren auf 65° C er- 
hitzt Gleichzeitig wurde mit der Zudosierung eines 
Gemisches von 600 ml Isopropanol und 600 g Te- 
traethoxysilan begonnen (Dosiergeschwindigkeit 
100 ml/h, 12 h). Nach einer Nachrfihrzeit von 10 h 
und Abkfihlen der Suspension wurde das Produkt 
abfiltriert, grfindlich mit Isopropanol gewaschen 
und bei 80° C getrocknet. 

Das beschichtete Aluminiumpulver hatte einen 
Si0 2 -Gehalt von 59,3Gew.-% und zeigte einen 
schwachen Grunstich. 

b) AnschlieBend wurden 200 g des beschichteten 
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Aluminiumpulvers im Wirbelschichtreaktor (be- 
schrieben in der EP-A-571 836) unter Fluidisierung 
mit insgesamt 800 I/h Sticks toff auf 200° C erhitzt 
Aus einer Verdampfervorlage, die unter Argon mit 
63,5 g einer 20 gew.-°/oigen Ldsung von Triethylalu- 5 
minium in Petroleum (Siedebereich 175— 255° C) 
beftillt, 2 h auf 50° C gehalten und dann innerhalb 
mehrerer Stunden schrittweise auf 120°C erhitzt 
worden war, wurde das Triethylaluminium mit ei- 
nem Argonstrom von 100 1/h Ober eine auf die Ver- 10 
dampfertemperatur abgestimmte, temperierte D0- 
se in insgesamt etwa 8 h in den Reaktor uberfuhrt 
und dort zu Aluminium, Ethylen und Wasserstoff 
zersetzt. AnschlieBend wurde der Reaktor noch 2 h 
bei 200° C gehalten. Beim Abkuhlen auf Raumtem- 15 
peratur wurde mehrmals in kleinen Portionen (ca. 
500 ml) Luft eingeleitet und so die Oberflache des 
abgeschiedenen Aluminiumf ilms passiviert 

Das erhaltene Pigment hatte einen Si0 2 -Gehalt von 20 
58,4 Gew.-<K) und einen Aiuminiumgehalt von insgesamt 
41,6 Gew.-%, was einem Anteil der Aiuminiumbeschich- 
tung am Pigment von 1,5 Gew.-% entspricht 

Das Pigment zeigte bei Application im Lack und im 
Siebdruck bei starkem metallischen Glanz eine intensiv 25 
grilne Interferenzfarbe, die bei steileren Betrachtungs- 
winkeln in ein rotstichiges Blau abkippte. Eine mit ei- 
nem kommerziellen Farbkopierer (Canon CLC 500) 
hergestellte Farbkopie des Siebdrucks zeigte kein win- 
kelabhangiges Farbenspiel mehr, sondern lediglich eine 30 
Mischfarbe. 

Beispiel 2 

Es wurde analog zu Beispiel 1 vorgegangen, jedoch 35 
wurde in Schritt b) die vierfache Menge Triethylalumi- 
nium zersetzt Aufgrund der hohen Schichtdicke der 
aufgebrachten Aluminiumschicht zeigte das Pigment 
nur noch kaum wahrnehmbare Interferenzfarben. Beim 
AbkDhlen wurde die Aluminiumoberflache wie in Bei- 40 
spiel 1 mit Luft passiviert. 

AnschlieBend wurde den Wirbelgasen ein mit Was- 
serdampf gesattigter Luftstrom zugesetzt, und der Re- 
aktor wurde schrittweise auf 100°C erhitzt Nach 5h 
war das Pigment durch Anoxidation der Aluminium- 45 
schicht wie in Beispiel 1 intensiv grim gefarbt 

Beispiel 3 

Es wurde analog zu Beispiel 1 vorgegangen, jedoch 50 
wurde in Schritt b) die doppelte Menge Triethylalumini- 
um zersetzt 

Nach beendet er Aluminiumabscheidung wurde die 
Reaktortemperatur auf 190°C gesenkt Dann wurde ein 
Teil der Wirbelgase (200 I/h) iiber eine auf 40° C tempe- 55 
rierte Vorlage mit 25 ml Phosphoroxychlorid geleitet 
Mit weiteren 200 1/h Stickstoff wurde Qber eine auf 
50° C temperierte Wasservorlage zusatzlich Wasser- 
dampf in den Reaktor UberfOhrt. Nach Beendigung der 
POCls-Zufuhr (4 h) wurde die Verdampfervorlage mit 60 
20 ml 3-Aminopropyltriethoxysilan befQUt und auf 
110°C erwarmt, die Reaktortemperatur wurde auf 
220° C erhoht. Nach 5 h war das Silan vollstandig ver- 
dampft 

Das zweifach passivierte Pigment zeigte eine nahezu 65 
unverandert intensive grttne Interferenzfarbe wie in 
Beispiel 1. 
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Patentanspruche 

1 . Goniochromatische Glanzpigmente auf der Basis 
von mehrfach beschichteten plattchenformigen 
metallischen Substraten, die mindestens ein 
Schichtpaketaus 

A) einer im wesentlichen aus Siliciumoxid, Sili- 
ciumoxidhydrat, Aluminiumoxid und/oder 
Aluminiumoxidhydrat bestehenden Schicht 
und 

B) einer im wesentlichen aus Aluminium beste- 
henden, metallischen, fur sichtbares Licht zu- 
mindest teilweise durchlassigen Schicht 

sowie gewunschtenfalls zusatzlich 

C) eine auBere Schicht, die im wesentlichen aus 
farblosem oder selektiv absorbierendem Me- 
talloxid besteht und/oder phosphat-, chromat- 
und/oder vanadathaltig ist, 

aufweisen. 

2. Glanzpigmente nach Anspruch 1, bei denen die 
Schicht (C) als Metalloxid Siliciumoxid, Siliciumo- 
xidhydrat, Aluminiumoxid, Aluminiumoxidhydrat, 
Titandioxid, Zirkondioxid, Eisen(III)oxid und/oder 
Chrom(III)oxid enthalt 

3. Glanzpigmente nach Anspruch 1 oder 2, die nur 
ein Schichtpaket (A) + (B) enthalten. 

4. Glanzpigmente nach den Ansprflchen 1 bis 3, bei 
denen das metallische Substrat im wesentlichen aus 
Aluminiumpiattchen besteht, die nach gangigen 
Verdusungs- und Mahltechniken hergestelit wor- 
den sind. 

5. Glanzpigmente nach den Anspruchen 1 bis 4, bei 
denen das metallische Substrat im wesentlichen aus 
Aluminiumpiattchen, die mit einer ferromagneti- 
schen Schicht belegt und/oder passiviert sein kon- 
nen, besteht 

6. Glanzpigmentmischungen aus 

I) den Glanzpigmenten gemaB den Anspru- 
chen I bis 5 und 

II) mehrfach beschichteten silikatischen Platt- 
chen, die 

A') eine im wesentlichen aus farblosem 
oder selektiv absorbierendem Metalloxid 
bestehende Schicht, 

B') eine im wesentlichen aus Aluminium 
bestehende, metallische, fiir sichtbares 
Licht zumindest teilweise durchlassige 
Schicht und gewUnschtenfalls 
C) eine auBere Schicht, die im wesentli- 
chen aus farblosem oder selektiv absor- 
bierendem Metalloxid besteht und/oder 
phosphat-, chromat- und/oder vanadat- 
haltig ist 
aufweisen, 
als wesentlichen Komponenten. 

7. Verfahren zur Herstellung von Glanzpigmenten 
gemaO den AnsprUchen 1 bis 5, dadurch gekenn- 
zeichnet daft man 

die Schichten (A) durch Gasphasenzersetzung 
flQchtiger Siliciurnorganyle mit Wasserdampf und/ 
oder Sauerstoff oder durch hydrolytische Zerset- 
zung organischer Silicium- oder Aluminiumverbin- 
dungen, bei denen die organischen Reste tiber Sau- 
erstoffatome an das Metall gebunden sind, in Ge- 
genwart eines organischen Ldsungsmittels, in wel- 
chem die Metallverbindungen ldslich sind, und an- 
schlieBende Trocknung, 

die metallischen Schichten (B) durch Gasphasenz- 
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ersetzung fluchtiger Aluminiumalkyle oder Trial- 
kylaminaddukte von Aluminiumhydrid in einer 
inerten Atmosphare und gewunschtenfalls 
die Schicht (C) durch Gasphasenzersetzung fluchti- 
ger Metall- oder Phosphorverbindungen in Gegen- 5 
wart von Sauerstoff und/oder Wasserdampf 
auf die metaliischen Substratplattchen aufbringt 

8. Verfahren zur Herstellung von aluminiumbe- 
schichteten Pigmentplattchen. dadurch gekenn- 
zeichnet, daB man verdampfte Aluminiumalkyle 10 
oder Trialkylaminaddukte von Aluminiumhydrid in 
einer inerten Atmosphare in Gegenwart der Pig- 
mentplattchen zersetzt 

9. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB man Aluminiumalkyle der allgemei- 15 
nen Formel 

RaAlXb 

in der R gleiche oder verschiedene Q — Ci-Alkylre- 20 
ste, X Wasserstoff oder Halogen, a 1 bis 3 und b 0 
bis 2 bedeutet, oder Tri(Ci~C4-alkyI)aminaddukte 
von Aluminiumhydrid zersetzt 

10. Verwendung von Glanzpigmenten gemaB den 
Anspruchen 1 bis 6 zur Einfarbung von Lacken, 25 
Druckfarben, Tinten, Kunststoffen, Glasern, kera- 
mischen Produkten und Zubereitungen der dekora- 
tiven Kosmetik. 
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